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るつぼ内での複雑な巨視的結晶成長
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Complicated Macroscopic Crystal Growth in the Crucible 
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A single crystal， rapidly grown from the melt of KCl， isnat'qrally cleaved in the crucible. 
Step lines are observed on the cleaved surface. In this paper macroscopic growth at the 
cleaved surface roughly through the axis of the crucible is discussed from the three 
experimental points of view (direction of step lines， distribution of impurity Pb and 
configuration of mechanical defects) or physical points (isothermal surface， impurity 
segregation and easy growth phenomena) . In these three discueeions the waYs of the 
growth are similor for some cases but are much di旺erentfor an other cases. 
1. 序論
溶融 KClを融液から急速固化すると，得られる単
結晶はるつぼ中で自然へき開して種々の大きさの結品
片が得られる。結晶成長に関連した種々の研究は古く
から多くの研究者たちによって行なわれている。例え
ば結晶核の生成に関してはTurnbll(1956) V， Pound 
(1958)2) ，融液と結晶面との境界層の形態と結品成長
についてはCahn(1960)3) BoilfingとTiller(1961)4) 
等である。しかし以下に示すような観点からの巨視的
な結晶成長の研究はあまり行なわれていなし可。筆者ら
は乙れまで上述の結品の自然へき開面上の階段状をし
た step線，結晶片中の空洞，部分的にへき開した部
分へき開面等の機械的欠陥体を種々の観点から検討し，
KCl結晶の巨視的成長を論じてきた。特にこれまで
は step線に関連して結晶成長を論じ種々の知見を得
fこ5)6> 0 
今回はるつぼ全体にわたっての結晶成長を論ずるた
本応用物理学科
め，ほぽるつぼの中心軸を通る面での自然へき開面上
に現われる，機械的欠陥体，及び分光吸収の場所分布
を調べ，特に復雑な結晶成長状況について興味ある現
象を得たのでそれについて報告する。
2. Step線と結晶成長
これまでに報告した step線と結品成長との関連に
ついて簡単に述べる5)ψ。
るつぼ及び電気炉の概要は Fig.1(a)に示すもので
ある。図中 4つの電熱線Hl，H2， H3， H4を操作し，
上下方向の温度勾配をつくり， るつぼ内の KClを溶
かしたのち， H2， Ha， H4 Iζ通る電流のプログラム
制御を行ない直線的な冷却操作を行なう。なおこのと
きHlは KClが完全に固化するまでは適当な一定電
流とした。また温度勾配を大きく，冷却速度を大きく
する必要のあるときは Fig.1(a)のように下部から水
冷操作をほどこした。
前述のように急速固化された単結品の自然へき開面
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Fig.l Ilastration of the electric furnance， 
crucible and observed crystals 
上には|特段状をした step線カ、制察され， ζれまでは
比較的政く ， よい step線が系統的に引われている以
fTを lーとして矧察Ii"J;治した。すなわちほほるつぼの'1-
心'1[/"を泊るへきIm/(Iでは Fiε.1(b)のようにるつほ明
から先/1.して耐f，'，'，/点以}j/i'Jに沿って進んでいる step 
悦が観察される。また step線がへきItlNlilζ幸商なと
乙ろではかなりの長さにわたって直線をなし，ある距
:41から二ti5JxIこ折・れ由るようになること， step 仰がわ
ん巾|しているところでは step似は俊維な形をしてい
る乙となどによって次のことカξil;られた。
( i) Step料は subgrainboundaryをノJ'し，その
}j/IiJはほぼネ'f，'，/点以Ji/i'Jと一致する。
( i ) 品'fi，'，I&lよ/(Iiは大/1栴(/'.1には等iM/(liでえとまるか
{lCO) ， {1l0} /(Iiがて字ilnl/(III三近いときはむしろそれらの
/fliか，easy growth になると-0・えたJiがよい5)。
(i)機械的欠陥休， 分光学lドj欠陥体などが{lOO)， 
{llO) /(I， キ料結J占山川;，lJ
すると，'，l，tよιLは4わヲれるIiω;け〉。
3. るつぼ内での巨視的成長と step線
今川使川したるつぼは Fig.1(c)のようで，作成さ
れた車fil11をるつばから取 り，'/'，し払 くするために前のも
¢とはるつほ岐部かわずか異なっている。 冷却操作で
は電納税 Hl，H2を -定電流とし，H3， H4の電流を
プ ログラム;IJ御した。るつぼ中0i，'"i度分市が一線でな
いため作開0f反対(~な本' fi ，，'， /&l~t'おこり ， それと i宵接l長l
j虫する多く0nれ(き裂，空j計l，iJ主，s叩ubgra制inboundary 
など)が単車私配粘1占!IL引MjU川1J山l
|口τ;杭悦:す主兜ft見u的l内サ旬月札可Lれにおける系統，tけを，J悶耳べる乙とによつて， f主
雑な状況 卜で0-:料;川1&長を諭す、る 下がかりを求めるこ
とと し，乙の節ではまず step似を， 次郎ー以下で他の
ものを検，i，jする。
るつぼ'1-で1'.rられた巾紡川の1'/~公へき l出 /~ i のうち
Fig.7(d)のようにほぼるつほ中央付近の而 ABCD
E上の step線を観察した。そのうち比較的系統性の
よい例としてA， B 2つの迎式とそれに特異な乱れが
引われた.!tj{~ As， Bsとの合"十4つ (Fig.2参照)を
とり， その step*棋の状態からそれぞれの以作におけ
る結i，'，/&kのHdこを検川Jする。
AI¥1 :乙れは，iiJ[li1出告した最も簡 単な 1であり，
Fig.2 (al)において step線はすべてるつぼ附より先
1.:し3 点 ]1と似点する。るつぼ冷却保1'1:からすれば粘
/hlはるつぼ岐部より上)JにIhJかつて成長するので大/1作
(!'-.Jには 2.(i)の結論を適要し似る。step線lζ需直なi7d
として成長/fliを求めると同lヌ1(a2)が川られる。
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Fig.2 Distrib ution of step lines and isothermal surfase in the various growth types 
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As型:乙れはA型に類似しているが部分的に特異
なき裂がみられ， るつぼ壁より発生した step線はす
べてき裂上の点KまたはLに向かって収束する。 Step
線に垂直な面として求めた成長面では (b2)のように，
直線KL付近で不連続がみられる。
B型:乙の型は Fig.2(C2)のように step線が中央
点Nより発生し，上部へ放射状に広がっている。下部
(結晶成長初期)の約%の状況は冷却操作とほぼ合致
するが，その後の形はるつぼの温度勾配より予想され
るものと異なる。
Bs型 :B型と類似しているが (dt)のようにるつぼ
下部に楕円形の大きい空洞Zがあり，その長径は5
mm，短径2mmである。空洞は自然へき開面により
ちょうど2等分されているので乙れが自然へき聞を誘
発したことが推察される。空洞付近の step線はすべ
て点Pより発生し，空洞の左側を直線的に進む。線の
一部は空洞Zを巻き込む曲線となっている。 Stεp線
よりの推定成長面は同図 (d2)となり，結晶はPより
成長が始まり楕円形空洞21とより成長が防たげられた
乙とが考えられる。また上部中央付近に小さい空洞が
集中しており，それらはへき開面でなくへき開表面に
近い内部に存在する。
以上をまとめると次のようである。
(i )A型のすべての部分とB型の下部とにみられる
step線は大略的には 2.(i)で説明されるが B型の
上部の step線は説明し難い。
(ii)A型 B型どちらも結晶中に特異な乱れがある
場合の結晶成長は復雑であり， 2. (i)のみでは説明さ
れずその他の要因を考慮すべきである。
4. 不純物濃度分布
不純物 Pbを含む KCl結晶片中には272mμ付近に
いちじるしい分光吸収が認められる。不純物を含む結
品が成長するとき一般にはへん析現象により，結晶成
長の進行とともに不純物濃度がだんだん大きくなるか
ら272mμ での吸収強度の場所分布より結晶成長状況
を推定することができる。
Fig.3 (a)はAs型の結品についての等吸収係数線を
示したものであり，図中の数字は吸収係数を示してい
る。測定点が少いため詳しくはわからないが，この図
より結晶はるつぼ壁から成長を始めて中央付近に向か
つており， KM付近を除けば step線で推定された成
長面と大略的に一致する。
同図(b)はBs型刀場合であるが， 乙れも As同様上
部中央付近で成長が完了したと考えられ，熱的lとはほ
ぼ妥当な形であるが step線で考えられた方向とは逆
である。この場合は次の点で多少問題がある。第1に
吸収の最大値が結品の上端よりもむしろ内部に現われ
るととが推定される。第2にその吸収係数の最大値が
Qt， Q2の2つあってしかもそれらを空洞Zと比較す
ればQl，Q2の出現が空洞Zの生成に関係すると思わ
れ興味がある。
以上によってるつぼ内の結晶成長状況は次のように
まとめられる。
contour 
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Fig.3 Absorption contours 
( i ) 大略的には等吸収係数線より得られる結晶成
長状況はるつぼ内の推定等温面と一致する。
(ii) しかし吸収最大値の収束点については問題が
あり，また結晶中の大きな乱れと関連して吸収値の分
布が変化するととが推定される。
5. き裂
As型のき裂KM(Fig.2(b)参照)付近では結晶成長
の様子は3.と4.とで異なった様式のものとなっている。
したがってこ乙ではKM付近をもっと詳しく調べる。
き裂の方向は自然へき開面の方向と異なっていると
と，またKM面はかなり変曲したなめらかな面である
ことから直線KMの両側の結晶部分が連続結晶として
生成されたのち何らかの原因によりKM部分にき裂を
生じたとするよりもむしろ直線KM部の両側の結晶は
互いに独立に生成されたとする方が妥当である。また
結晶成長が融点のみで起るとすれば等温面に沿った結
晶成長面が得られ他方温度分布には直線KL付近での
不連続の発生する根きょはみられない。したがって不
連続面KM付近では結品成長は等温面よりはむしろ何
らかの要因によって特に強く影響を受けたことを推論
してよい。
6. 空洞
Bs型下部lとみられる大きい空洞Z付近の結品成長
状況は復雑である。すなわち 3.のstep線からの考察
はるつぼの熱的状態と矛盾し， 4.の分光吸収からの考
察の方が妥当である。そのときの結品は空洞Zの両側
で別個に成長したものがZの上端で再び合体するので
その合流時においてき裂または強い subgrainboun-
daryなどがあってしかるべきだが実際には観察され
ない。また4.の観点から成長方向を詳わしくみるとそ
の方向はZの上端から 2つに分かれてそれぞれ Ql，
Q2の方向に向う乙ととなる。 乙れらの良からこの場
合の実際の結晶成長は step線で観察したものよりも
吸収係数から得たものに近いけれども，空洞Zの不明
な影響が大きく十分な理解が得られない。
また同じ結品中上部にみられる小空洞群にも多くの
系統性があり.Fig.4 (a) の矢印で示すようにいくつ
かのク、ソレー フ。に分類される。すなわちR:く100>方向
のもの S:く110>方向のもの T:step線方向，
U:それらのどれにも属さないものである。 とれは2.
の議論によって大略的に説明され， Rl は結品成長面，
R2， SI. S2. Tl， T2. Taは結品成長方向に対応す
ると想定される。とのとき推定成長面は同図 (b)のよ
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うになる。しかし乙のとき次の問題点がある。
( i) S1. S2について step線と交わっているとと
が説明し難い。
( b) 
Fig.4 Cluster of small caves(a) and presumed 
growing surface (b) 
(ii) 小空洞群はむしろ図中W付近から上部へ放射
状に広がっていると考えられるがとれはどのように説
明されるか。特にW点は2つのへき開面Rl，R2の交
点である。
(ii) その他Tl，SI. S2の三者はstep線とく110>
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方向の両者に近くかっその後半部はやや大きい空洞で
形成されている。その他Uの生成を現段階では全く説
明し難い。
7. 各種の推定成長面の比較
これまで3.-6.で step線，分光吸収，き裂，空洞
などのそれぞれにもとずいて推定成長面を求めたが，
いずれも大略的，部分的には妥当な結果を得られるも
のの，他方それと同程度に不満足な点があり，主要な
実験結果を統一的に説明し得るものではない。したが
って復雑な結晶成長を論ずるためにはここで検討した
いくつかの要素の相関関係あるいは新しい因子につい
て検討することが必要である。特に今回の主として定
性的な観察をさらにすすめて，定量的な議論に移すと
とが望ましい。
8. 結語
巨視的に復雑な条件下での結晶成長の状況を論ずる
ため自然へき開面上の step線，結品片中にある特異
な乱れ及び、へん析現象について観察し次のことが得ら
れた。
(i) るつぼのほぼ中央の面で自然へき開したへき
開面上の step線の最も系統的なものとしてA，B， 
As， Bsの4種類を示した。
(ii) A型は従来得られた最も簡単なもので大略的
に step線方向と結晶成長方向は一致するものであり，
B型は結晶成長初期では大略的に推定等温面と一致す
るが末期では一致しない。
(ii) 不純物 Pbのへん析現象より結晶成長状況を
推定した。とれは大略的にはるつぼ内推定等温面に近
い。しかし矛盾する点もいくつか認められる。
(iv) 結品片中のき裂，空洞などの生成に関係した
結品成長状況は復雑であり，今後さらに検討を要す。
今回扱った巨視的な成長の状況は復雑であるがその
うち系統的な部分と問題点をいくつか明らかにするこ
とができた。特に系統的な部分を基礎ずける乙とは今
後興味がもたれる。
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